© 



J 



Europaisches Patentamt 
European Patent Office 
Office europeen des brevets 



© Veroffentlichungsnummer: 



0 397 072 

A1 



© Anmeldenummen 90108531.6 
© Anmeldetag: 07.05.90 



EUROPAISCHE PATENTANMELDUNG 

©intaAH01M 8/24, H01M 8/02 



® Prioritat: 12.05.89 CH 1789/89 


© Anmelder: ASEA BROWN BOVERI AG 


© Veroffentiichungstag der Anmeldung: 


Haselstrasse 


CH-5401 Baden(CH) 


14.11.90 Patentblatt 90/46 




© Benannte Vertragsstaaten: 


© Erfinder: Bossel, Ulf, Dr. 


Baideggstrasse 13 


CH DE FRGB IT LI NL SE 


CH-5400 Baden(CH) 



© Anordnung elner VieJzahl zu einem Stapel zusammengebauter flacher, ebener 
Hochtemperatur-Brennstoffzellen. 



© Anordnung von zu einem Stapel zusammenge- 
bauter, aus einem keramischen Feststoffelektrolyten 
(1), einer porosen Sauerstoffelektrode (2) und einer 
porosen Brennstoffelektrode (3) bestehenden 
Hochtemperatur-Brennstoffzelien mit dazwischenge- 
schalteten gasdichten Trennplatten (4), weiche in 
ihrer Ebene auf beiden Seiten Noppen (5) fUr den 



elektrischen Kontakt und an ihrem Rand sauerstoff- 
seitige und brennstoffseitige Dichtungskanten (6;7) 
aufweisen, deren Ebenen auf der Plattenebene senk- 
recht stehen. Eindeutige statische Verhaltnisse fur 
die Anpresskrafte an den Kontakten und ausgezeich- 
nete Zentrierung der Bauelemente unter sich. 
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Anordnung einer Vietzahl zu einem Stapel zusammengebauter flacher, ebener Hochtemperatur-Brenn- 

stoffzellen 



Technisches Gebiet 



Hochtemperatur-Brennstoffzellen zur Umwand- 
lung von chemischer Energie in elektrische Ener- 
gie. Die elektrochemische Energieumwandiung und 
die hierzu benotigten Vorrichtungen gewinnen dank 
ihres guten Wirkugnsgrades gegenuber anderen 
Umwandlungsarten an Bedeutung. 

Die Erfindung bezieht sich auf die Weiterent- 
wicklung der elektrochemischen Hochtemperatur- 
Zellen unter Verwendung von keramischen Fest- 
stoffelektrolyten als lonenleiter, wobei die Zellen 
weitgehend unabhangig vom verwendeten Brenn- 
stoff sein sollen und eine raumsparende Anordnung 
gewahren sollen. 

Die Erfindung betrifft im engeren Sinne eine 
Anordnung einer Vielzahl zu einem Stapel zusam- 
mengebauter. in Serie geschalteter, flacher, ebener 
Hochtemperatur-Brennstoffzellen auf der Basis von 
Zirkonoxyd als Feststoffelektrolyt mit dazwischen 
geschalteten, elektrisch leitenden Trennplatten. 



Stand der Technik 



Hochtemperatur-Brennstoffzellen auf der Basis 
von dotiertem, stabilisiertem Zirkonoxyd sind in 
zahlreichen Ausfuhrungen bekannt Bei flachen 
ebenen Brennstoffzellen, die zu Stapeln aneinan- 
dergereiht sind ("Filterpresse-Prinzip"), sind am 
ausseren Umfang der plattenformigen Elemente 
rahmenartige Dichtungen erforderlich, urn die da- 
zwischengeschalteten Bauelemente (Bipolarplatte, 
Trennplatte, Stromkollektor), welche der Strom- 
Obertragung senkrecht zur Plattenebene dienen, 
eindeutig an die benachbarten Elektroden anzu- 
drtlcken und einen einwandfreien Kontakt zu ge- 
wahrleisten. In der Regel werden diese elektrisch 
isolierenden rahmenartigen Dichtungen so ausge- 
fuhrt. dass deren Hauptebenen parallel zur Platten- 
ebene des benachbarten Elements zu liegen kom- 
men. 

Bne derartige Aufeinanderschichtung von 
Brennstoffzellen. Trennplatten und flachen rahmen- 
artigen Dichtungen fOhrt zu einem mehrfach sta- 
tisch unbestimmten System, welches In der Praxis 
schwer zu beherrschen ist Entweder ist der An- 
pressdruck der den elektrischen Kontakt zu garan- 
tierenden Telle ungenUgend Oder der Druck auf die 
Dichtung relent zum gasdichten Abschluss nicht 
aus. Zudem erschweren diese flachen Dichtungen 
die Zufuhr und Abfuhr der gasformigen Medien an 



den Kanten der plattenformigen Brennstoffzellen 
und fUhren zu auffwendiger konstruktlver Gestal- 
tung. 

Zum Stand der Technik werden die nachfol- 
5 genden Druckschriften genannt: 

CAntonsen, W.Baukal und W.Fischer, 
"Hoehtemperatur-Brennstoffbatterie mit kerami- 
schem Elektrolyten". Brown Boveri Mitteilungen 
Januar/Februar 1966, Seiten 21-30. 
w - US-A-4 692 274 

- US-A-4 395 468 

- W.J.Dollard und W.G.Parker. "An overview of the 
Westinghouse Electric Corporation solid oxide fuel 
cell program", Extended Abstracts. Fuel Cell Tech- 

rs nology and Applications, International Seminar, Den 
Haag, Niederlande, 26. bis 29. Oktober, 1987, 

- FJ.Rohr, High-Temperature Fuel Cells, Solid 
Electrolytes. 1978 by Academic Press. Inc., Seite 
431 ff., 

20 - D.C.Fee et al., Monolithic Fuel Gell Development. 
Argonne National Laboratory, Paper presented at 
the 1986 Fuel Cell Seminar, Oct. 26 - 29, 1988. 
Tucson. AZ, U.S. Department of Energy, The Uni- 
versity of Chicago. 

25 Die bisher bekannten Anordnungen von Brenn- 
stoffzellen und dazwischen geschalteten Bauele- 
menten befriedigen in vielfacher Hinsicht in der 
Praxis nicht Es besteht daher ein starkes BedDrf- 
nis, bezuglich Statik. Warmedehnung und Ferti- 

30 gungstechnologie eindeutigere und einfachere Ver- 
haltnisse zu schaffen. 



Darstellung der Erfindung 

35 

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, eine 
Anordnung von ebenen Hochtemperatur-Brennstoff- 
zellen auf der Basis von Zirkonoxyd als Feststoff- 

40 elektrolyt mit dazwischen geschalteten gasdichten, 
elektrisch leitenden Trennplatten anzugeben, wel- 
che statisch eindeutige Verhaltnisse bezOgRch der 
Anpresskrafte an den Kontaktstellen zwischen Bi- 
polarplatte und benachbarten, gegenOberliegenden 

45 Elektroden schafft und eine vollstandige Abdich- 
tung der einzelnen Bauelemente gegeneinander 
gewShrleistet. Durch geeignete konstruktive und 
werkstofftechnische Massnahmen soil ausserdem 
die seitliche Zu- und Abfuhr der gasfOrmigen Me- 

50 dien an den Kanten der Brennstoffzellen erieichtert 
und die gesamte Anordnung vereinfacht unid be- 
triebssicherer gestaitet werden. 

Diese Aufgabe wird dadurch gelSst, dass in 
der eingangs erwsihnten Anordnung die Dichtung 
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benachbarter plattenformiger Baueiemente an de- 
ren Umfang in Ebenen erfolgt. die auf der Platten- 
ebene senkrecht stehen, wobei gleichzeitig durch 
seitliche Ueberiappung der Randpartien der Bau- 
eiemente eine Zentrierung der letzteren voneinan- 
der gewahrleistet ist. 



Weg zur Ausfuhrung der Erfindung 



Die Erfindung wird anhand der nachfolgenden, 
durch Rguren naher eriauterten AusfUhrungsbei- 
spiele beschrieben. Dabei zeigt: 

Rg. 1 einen Schnitt (Aufriss) durch eine 
Brennstoffzelle und die benachbarte Trennplatte 
(Bipolarplatte), 

Rg. 2 eine perspektivische Darstellung einer 
Brennstoffzelle und der beiden benachbarten 
Trennplatten in auseinandergezogenem Zustand, 

Rg. 3 eine perspektivische Darstellung einer 
aus einer Vielzahl von Brennstoffzellen und Trenn- 
platten bestehenden Stapels, 

Rg. 4 einen Schnitt (Aufriss) durch einen 
Stapel von Brennstoffzellen und Trennplatten. 

In Rg. 1 ist ein Schnitt (Aufriss) durch eine 
Brennstoffzelle und die benachbarte Trennplatte 
(Bipolarplatte) dargestellt. Die eigentliche ebene, 
flache Brennstoffzelle aus keramischem Material 
besteht aus dem Feststoffelektrolyten 1 (dotiertes, 
stabilisiertes Zr02), der porosen (positiven) Sauer- 
stoffelektrode 2 aus La/Mn-Perowskit und der poro- 
sen (negativen) Brennstoffelektrode 3 aus Ni/ZKV 
Cermet 4 ist eine gasdichte. elektrisch leitende 
Trennplatte (Bipolarplatte), welche mit Noppen 5 
Oder mit Rippen versehen ist Im Schnitt erscheint 
somit eine gewellte Form. Die Bipolarplatte 4 be- 
steht vorzugsweise aus einerri warmfesten, 
korrosions- und oxydationsbestandigen Hochtem- 
peraturwerkstoff, beispielsweise aus einer 
Nickelbasis-Superlegierung. Am Susseren Umfang 
ist die Bipolarplatte 4 auf zwei gegenGberliegenden 
Seiten in die eine Richtung, auf den dazu senk- 
recht stehenden Seiten in die andere Richtung 
rechtwinklig abgekantet Im Aufriss-Schnitt Rg. 1 
ist die sauerstoffseitige Dichtungskante 6 der Bipol- 
arplatte 4 sichtbar. 

Rg. 2 zeigt eine perspektivische Darstellung 
einer Brennstoffzelle und der beiden benachbarten 
Trennplatten in zur Plattenebene senkrechter Rich- 
tung auseinandergezogenem Zustand. Die Brenn- 
stoffzelle besteht aus dem keramischen Feststoff- 
elektrolyten 1 in Form einer auf beiden Seiten mit 
einer flachen Nut versehenen Platte. Die Nuten 
sind kreuzweise angeordnet und mit den Elektro- 
den ausgelegt 2 ist die unten angeordnete Sauer- 
stoffelektrode, 3 die oben angebrachte Brennstoff- 
elektrode. 4 stellt die gasdichte, elektrisch leitende 



Trennplatte (Bipolarplatte) dar. Sie weist eine Viel- 
zahl von gegen die gegenUberiiegende Elekrode 
gerichtete, den Kontakt bewerkstelligende Noppen 
5 auf. 6 ist die am Rand verlaufende, nach oben 

5 gerichtete sauerstoffseitige Dichtungskante der Bi- 
polarplatte 4. 7 stellt die entsprechende, nach un- 
ten gerichtete brennstoffseitige Dichtungskante dar. 
Durch diesen Aufbau wird eine gegenseitige Ver- 
schachtelung benachbarter Baueiemente erreicht, 

70 wodurch deren Zentrierung in der Plattenebene ge- 
wahrleistet ist. 

Rg. 3 bezieht sich auf eine perspektivische 
Darstellung einer aus einer Vielzahl von Brennstoff- 
zellen und Trennplatten bestehenden Stapels. Die 

75 Rgur stellt praktisch die in Rg. 2 dargestellten, 
fertig zusammengestellten Baueiemente im mon- 
tierten Zustand dar. Die Bezugszeichen sind genau 
die gleichen wie unter Rg. 2 angegeben. Die ge- 
genseitige Verschachtelung der Dichtungskanten 6 

20 und 7 mit den benachbarten Brennstoffzellen ist 
deutlich zu erkennen. die StrSmungsrichtungen fOr 
die gasformigen Medien (Symbole O2 bzw. CKU) 
sind durclf Pfeile und strichpunktierte Linien mar- 
kiert 

25 In Rg. 4 ist ein Schnitt (Aufriss) durch einen 

Stapel von Brennstoffzellen und Trennplatten dar- 
gestellt. Die eigentliche Brennstoffzelle besteht aus 
dem zentral angeordneten keramischen, Feststoff- 
elektrolyten 1 in Plattenform, welcher auf beiden 

30 Seiten flacher Vertiefungen aufweist, in die die 
Elektroden 2 (Sauerstoffseite) und 3 
(Brennstoffseite) eingelegt sind. Die Platte des 
Feststoffelektrolyten 1 ist am Umfang 9 dicker aus- 
gefGhrt und weist allseitig umlaufende Nuten mit 

35 rechteckigem Profil auf. Die als Zick-Zack-Unie ge- 
zeichnete gasdichte Trennplatte 4 (Bipolarplatte) 
weist einen Dichtungsrand 8 in Labyrinthanordnung 
auf. der in die Nuten des Umfangs 9 des Feststoff- 
elektrolyten 1 eingreift Dadurch, dass mehrere ver- 

40 tikale RSchen des Dichtungsrandes 8 in transver- 
saler Richtung in Serie geschaltet sind, wird eine 
besonders wirksame Dichtung fUr die gasformigen 
Medien erzielt. Ausserdem wird eine praktisch 
spielfreie Zentrierung der Baueiemente in seitlicher 

45 Richtung gewahrleistet. 



AusfOhrungsbeispiel 1: 

50 

Siehe Rguren 1 und 2! 

Als Grundelement wurde ein keramischer Fest- 
stoffelektrolyt 1, bestehend aus mit Y 2 0 3 stabili- 
se siertem Zr02in Form einer dOnnen, quadratischen 
Platte verwendet Die Dicke der Platte betrug 0.5 
mm; ihre KantenlSnge 50 mm. Der Feststoffelektro- 
lyt 1 war auf der einen Seite mit einer porSsen 
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Sauerstoffelektrode 2 aus La/Mn-PerowsWt von 50 

Urn Dicke und auf der anderen Seite mit einer 

porosen Brennstoffelektrode 3 aus Ni/Zr02-Cermet 

von 40 urn Dicke beschichtet. 

Aus einer warmfesten Nickellegierung mit dem 

Handelsnamen "Inconel X" wurden die gasdichten. 

elektrisch leitenden Trennplatten 4 in Form von 

Bipolarplatten hergestellt. Die Legierung hatte die 

nachfolgende Zusammensetzung: 

Cr = 15.0 Gew.-% 

Ti = 2,5 Gew.-% 

Al = 0,7 Gew.-% 

Nb = 1.0 Gew.-% 

Fe = 7.0 Gew.-% 

Si = 0,4 Gew.-% 

Mn = 0.5 Gew.-% 

C = 0.04 Gew.-% 

Ni = Rest 

Die durch Tiefziehen aus einem Blech gefertig- 
ten Trennplatten 4 hatten eine Dicke von 0,5 mm 
und waren mit beidseitigen Noppen 5 nach Art 
eines Eierkartons versehen. Die Noppen 5 hatten 
auf der Sauerstoffseite eine Hone von 2 mm, auf 
der Brennstoffseite eine solche von 1 mm und 
einen Mittenabstand in Piattenebene von 7 mm. 
Durch Abkanten der Rander beim Tiefziehen wur- 
den die sauerstoffseitigen Dichtungskanten 6 von 3 
mm Hone uber Piattenebene und die brennstoffsei- 
tigen Dichtungksanten 7 von 2 mm Hone Ober 
Piattenebene geschaffen. Das Abkanten wurde der- 
art durchgefuhrt dass die ebenen Innenflachen der 
Dichtungskanten 6 und 7 mit der jeweiligen Piatten- 
ebene der Trennplatte 4 einen Winkel von weniger 
als 90* einschlossen. Dadurch wurden fedemde 
Elemente geschaffen. in welche die aus Feststoff- 
elektrolyt 1 und Elektroden 2 und 3 bestehende 
Platte spielfrei und dicht eingelegt werden konnte. 
Eine Vielzahl derartiger Bauelemente wurde zu ei- 
nem stapel gemass Fig. 3 zusdammengestellt. Die 
PrOfung ergab eine hinreichende Dichtigkeit zwi- 
schen Sauerstoff- und Brennstoffseite sowie gegen- 
uber der Umgebung. 



AusfOhrungsbeispiel 2: 



Siehe Fig. 4! 

Als formbestimmendes Bauelement wurde eine 
ebene Platte aus einem keramischen Feststoffelek- 
trolyten 1 (mit Y20a stabilisiertes ZrOs) verwendet. 
Die quadratische Platte hatte eine Seiteniange von 
60 mm, in der Mitte eine Dicke von 0,5 mm und an 
den 7,5 mm breiten RSndem eine solche von 2 
mm Durch mechanische Bearbeitung wurden in 
den RSndem 1,4 mm breite und 0,8 mm tiefe 
versetzte Nuten hergestellt: Beidseitig genutzter 



Umfang 9. Der 0,5 mm dicke aktive mittlere Teil 
des Feststoffelektrolyten war mit einer Sauerstoff- 
elektrode 2 und einer Brennstoffelektrode 3 von je 
60 urn Dicke gemass Beispiel 1 belegt. Die aus 

5 "Inconel X" wie in Beispiel 1 bestehende Trenn- 
platte 4 bestand aus einem Uber alles 60 x 60 mm 
messenden, 0,4 mm dicken Blech. Sie war mit 
Dichtungsrandern 8 in Labyrinthanordnung verse- 
hen. Die durch Abkanten und Tiefziehen gebildeten 

10 Nuten und Erhebungen der Dichtungsrander 8 
passten genau in den genutzten Umfang 9 des 
Feststoffelektrolyten 1 hinein. Die trennplatte 4 war 
im vorliegenden Fall durch Pressen und Tiefziehen 
in die gewellte Form (Rinnen und Erhebungen) von 

75 2 mm Hone und 4 mm Mittenabstand bezGglich 
Piattenebene gebracht worden. Nach dem Zusam- 
menbau zu einem Stapel wurde das Ganze einer 
DichtigkeitsprQfung unterzogen. Bei Druckunter- 
schieden von 0,5 bar konnte kein nennenswerter 
20 Leckstrom eifnes gasformigen Mediums festgestelit 
werden. 

Die Erfindung ist nicht auf die AusfUhrungsbei- 
spiele beschrankt. 

Die Vorrichtuhg besteht grundsatzlich aus einer 

25 Anordnung einer Vielzahl zu einem Stapel zusam- 
mengebauter. in Serie geschalteter. flacher, ebener 
Hochtemperatur-Brennstoffzeilen 1, 2, 3 auf der 
Basis von Zirkonoxyd als Feststoffeiektrolyt 1 mit 
dazwischen geschalteten gasdichten, elektrisch lei- 

30 tenden Trennplatte 4, wobei die Dichtung benach- 
barter plattenformiger Bauelemente 1, 2, 3. 4 and 
eren Umfang in Ebenen erfolgt, die auf der Piatten- 
ebene senkrecht stehen. indem gleichzeitig durch 
seitliche Ueberlappung der Randpartien der Bau- 

35 elemente eine Zentrierung der letzteren untereinan- 
der gewa'hrieistet ist. Vorzugsweise ist die Trenn- 
platte 4 an zwei gegenOberliegenden Seiten mit 
sauerstoffseitigen Dichtungskanten 6 und an den 
zwei senakrecht dazu verlaufenden, sich gegen- 

40 Ober liegenden Seiten mit brennstoffseitigen Dich- 
tungskanten 7 versehen, welche die benachbarten 
Brennstoffzellen 1, 2, 3 uberlappen und mit deren 
Randpartien gemeinsame, dicht aneinander liegen- 
de Beruhrungsflachen aufweisen. 

45 In einer anderen Ausfuhrugnsform weist die 
Trennplatte 4 an je zwei gegenuber liegenden Sei- 
ten einen Dichtungsrand 8 in Labyrinthanordnung 
auf. wobei der keramische Feststoffeiektrolyt 1 am 
Umfang beidseitig mit Nuten 9 versehen ist. in 

so welche der Dichtungsrand 8 der Trennplatte 4 ein- 
greift und eine seitliche Dichtung gewahrleistet. 



AnsprUche 

55 

1. Anordnung einer Vielzahl zu einem Stapel 
zusammengebauter. in Serie geschaJteter, flacher, 
ebener Hochtemperatur-Brennstoffzellen (1;2;3) auf 
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der Basis von Zirkonoxyd als Feststoffelektrolyt (1) 
mit dazwischen geschalteten gasdichten. elektrisch 
leitenden Trennplatten (4), dadurch gekennzeich- 
net, dass die Dichtung benachbarter plattenformi- 
ger Bauelemente (1;2;3;4) an deren Umfang in 5 
Ebenen erfolgt, die auf der Ptattenebene senkrecht 
stehen, wobei gleichzeitig durch seitiiche Ueberlap- 
pung der Randpartien der Bauelemente eine Zen- 
trierung der letzteren untereinander gewahrleistet 
ist. 70 

2. Anordnung nach Anspruch 1, dadurch 
gkennzeichnet, dass die Trennplatte (4) an zwei 
gegenOberliegenden Seiten mit sauerstoffseitigen 
Dichtung skanten (6) und an den zwei senkrecht 
dazu verlaufenden, sich gegenUber leigenden Sei- is 
ten mit brennstoffseitigen Dichtungskanten (7) ver- 
sehen sind, welche die benachbarten Brennstoffzel- 

len (1;2;3) Oberlappen und mit deren Randpartien 
gemeinsame. dicht aneinander liegende BerUh- 
rungsflachen aufweisen. 20 

3. Anordnung nach Anspruch 1, dadurch ge- 
kennzeichnet. dass die Trennpiate (4) an je zwei 
gegenUber liegenden Seiten einen Dichtungsrand 
(8) in Labynnthanordnung aufweisen und dass der 
keramische Feststoffelektrolyt (1) am Umfang beid- 25 
seitig mit Nuten (9) versehen ist. in welche der 
Dichtungsrand (8) der Trennplatte (4) eingreift und 

eine seitiiche Dichtung gewahrleistet 
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